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ВПЛИВ НЕВПОРЯДКОВАНОЇ
АТОМНОЇ СТРУКТУРИ НА ШВИДКIСТЬ
ОЖЕ-РЕКОМБIНАЦIЇ В InGaN СПОЛУКАХ 𝑝-ТИПУУДК 546.711.49

Було дослiджено вплив атомної невпорядкованостi на швидкiсть оже-рекомбiнацiї в 𝑝-
InGaN сполуках. Моделювання невпорядкованостi виконувалось за допомогою 4 × 4 × 4
надкомiрки, в якiй In та Ga атоми випадковим чином розмiщувалися по вузлах, за-
безпечуючи необхiдний стехiометричний склад сполуки. Порiвняння швидкостi оже-
рекомбiнацiї, розрахованої в межах апроксимацiї надкомiрки та апроксимацiї вiрту-
ального кристала, показує, що велика кiлькiсть дозволених мiжзонних оже-переходiв,
спричинених атомною невпорядкованiстю, значно пiдвищує швидкiсть рекомбiнацiї в
широкозонних InGaN сполуках 𝑝-типу.
К люч о в i с л о в а: InGaN сполуки, атомна невпорядкованiсть, оже-рекомбiнацiя, надко-
мiрка.

1. Вступ

Сполуки In𝑥Ga1−𝑥N знаходять широке використа-
ння в ролi випромiнюючих елементiв свiтлодiо-
дiв та лазерiв видимого та ультрафiолетового дi-
апазону [1]. Це зумовлюється їх властивiстю змi-
нювати ширину забороненої зони в межах май-
же всього видимого дiапазону шляхом змiни їх
стехiометричного складу (𝑥). Внутрiшня кванто-
ва ефективнiсть випромiнюючих приладiв визна-
чається швидкостями випромiнювальних та без-
випромiнювальних рекомбiнацiйних процесiв еле-
ктронiв та дiрок. Результати експериментальних
дослiджень показали, що зниження ефективностi
свiтлодiодiв на основi In𝑥Ga1−𝑥N може бути по-
в’язане з активацiєю безвипромiнювальної оже-
рекомбiнацiї [2, 3]. Це процес, в якому енергiя вiд
рекомбiнацiї електрона i дiрки передається друго-
му електрону або дiрцi, що переходить у високо-
енергетичний стан зони провiдностi або валентної
зони. Декiлька теоретичних робiт по розрахунку
швидкостi оже-процесiв в нiтридах було проведено
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до цього часу. Було показано, що швидкiсть пря-
мої оже-рекомбiнацiї є дуже малою, щоб вплива-
ти на ефективнiсть роботи випромiнюючих прила-
дiв [4, 5]. У зв’язку з цим, подальшi зусилля були
спрямованi на дослiдження непрямих механiзмiв
оже-рекомбiнацiї. Наприклад, розрахунок, прове-
дений в роботах [6, 7], показує, що швидкiсть не-
прямої оже-рекомбiнацiї за участю фононiв вже є
достатньо високою. Iншим видом непрямого про-
цесу є рекомбiнацiя за участю розсiяння на невпо-
рядкованостях сполук. В результатi вирощування
In𝑥Ga1−𝑥N сполуки, частина атомiв Ga замiнює-
ться атомами In для забезпечення необхiдного сте-
хiометричного складу. При цьому, положення за-
мiнених атомiв в сполуцi можна вважати майже
випадковим. В результатi, на вiдмiну вiд бiнарних
сполук InN та GaN, в потрiйних сполуках втра-
чається трансляцiйна перiодичнiсть розташування
атомiв. Це, в свою чергу, призводить до виникне-
ння випадкових флуктуацiй кристалiчного потен-
цiалу, що породжують додатковий механiзм розсi-
яння вiльних носiїв заряду. Всi, згаданi вище, роз-
рахунки швидкостi оже-рекомбiнацiї в нiтридних
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сполуках проводилися в апроксимацiї вiртуально-
го кристала, яка не враховує ефекти невпорядко-
ваностi на енергетичну зонну структуру i хвильо-
вi функцiї вiльних носiїв заряду. На сьогоднi вiдо-
мi лише двi роботи, в яких проводиться чисельна
оцiнка впливу невпорядкованостей на швидкiсть
оже-рекомбiнацiї в In𝑥Ga1−𝑥N сполуках [8,9]. В ро-
ботi [8] використовувалась спецiальна квазiвипад-
кова 32-атомна In0.25Ga0,75N структура для моде-
лювання потрiйних нiтридних сполук довiльного
стехiометричного складу. В роботi [9] використо-
вувався бiльш загальний пiдхiд, в якому кожна
сполука моделювалася за допомогою великої над-
комiрки з випадковим розподiлом атомiв. Однак,
автори роботи [9] обмежилися лише аналiзом спо-
лук 𝑛-типу. Тому, метою даної роботи є дослiдже-
ння впливу невпорядкованої атомної структури 𝑝-
In𝑥Ga1−𝑥N сполук з кристалiчною ґраткою типу
вюрциту на швидкiсть оже-рекомбiнацiї. Для мо-
делювання ефектiв невпорядкованостi нами була
використана 4 × 4 × 4 надкомiрка з 256 атомами.
Швидкiсть рекомбiнацiї розраховувалась на осно-
вi зонної структури та хвильових функцiй вiль-
них носiїв заряду, отриманих методом емпiричного
псевдопотенцiалу. Ми показали, що вплив атомної
невпорядкованостi на швидкiсть оже-рекомбiнацiї
в нiтридних сполуках 𝑝-типу є бiльшим, нiж у спо-
луках 𝑛-типу. Це зумовлюється зростанням кiль-
костi дозволених мiжзонних оже-переходiв дiрок у
валентних зонах, спричинених атомною невпоряд-
кованiстю. В широкозонних 𝑝-In𝑥Ga1−𝑥N сполуках
коефiцiєнт оже-рекомбiнацiї знаходиться в межах
2,0× 10−32–1,0 · 10−30 см6/c.

2. Теоретична модель

Одним iз поширених методiв теоретичного дослi-
дження невпорядкованих сполук є метод надко-
мiрки [10]. Надкомiрка утворюється шляхом де-
кiлька кратного паралельного перенесення еле-
ментарної комiрки вздовж базисних векторiв. Для
моделювання непорядкових сполук, вузли надко-
мiрки випадковим чином заповнюються атомами
певного виду. Чим бiльша є надкомiрка, тим бiльш
адекватно вона описує властивостi реальної сполу-
ки. Однак, занадто велика надкомiрка призводить
до надскладних довготривалих обчислень внаслi-
док великої кiлькостi атомiв. Зважаючи на досту-
пнi нам комп’ютернi потужностi, найбiльш опти-

мальним вибором в нашому випадку є 4 × 4 × 4
надкомiрка, що вмiщує 256 атоми. Катiоннi вузли
надкомiрки заповнювалися In та Ga атоми шляхом
випадкової процедури так, щоб забезпечити необ-
хiдну стехiометрiю 𝑝-In𝑥Ga1−𝑥N сполуки. Постiй-
нi кристалiчної ґратки типу вюрциту приймалися
рiвними 𝑎 = 3,189 Å i 𝑐 = 5,185 Å для GaN та
𝑎 = 3,544 Å i 𝑐 = 5,718 Å для InN.

Енергетична зонна структура та хвильовi фун-
кцiї носiїв заряду In𝑥Ga1−𝑥N сполук розрахову-
вались метод емпiричного псевдопотенцiалу, який
успiшно використовувався для бiнарних GaN та
InN [11]. Базисний набiр для псевдопотенцiального
розрахунку складався з 12483 плоских хвиль. Та-
ка велика кiлькiсть плоских хвиль, з одного боку,
необхiдна для забезпечення збiжностi власних зна-
чень псевдопотенцiального гамiльтонiана, з друго-
го боку, значно ускладнює процес дiагоналiзацiї га-
мiльтонiана для вiдшукання цих значень. Бiльше
того, для розрахунку швидкостi оже-рекомбнацiї
дiагоналiзацiю псевдопотенцiального гамiльтонiа-
на необхiдно провести для досить великої кiлько-
стi k -точок зони Брiллюена. Традицiйнi методи дi-
агоналiзацiї не здатнi справитися з такою задачею.
Тому, в цiй роботi ми використали iтерацiйний ме-
тод Якобi–Девiдсона з попередньою неповною LU
декомпозицiєю гамiльтонiана [12]. Цей метод до-
зволяє розраховувати тiльки тi власнi значення,
що лежать в певному, наперед заданому дiапазо-
нi. Це значно пришвидшує процес в порiвняннi з
традицiйними методами, якi розраховують абсо-
лютно всi власнi значення. У вибранiй нами надко-
мiрцi, час, необхiдний для розрахунку повної зон-
ної структури сполуки на процесорi з частотою 2,6
ГГц, становить порядку 27 год.

Домiнуючим механiзмом рекомбiнацiї в матерi-
алах 𝑝-типу є процес за участю двох дiрок i еле-
ктрона (ℎℎ𝑒-процес). Швидкiсть такого типу оже-
рекомбiнацiї може бути розрахована за такою фор-
мулою [13]:

𝑅 = 2
2𝜋

~
𝑉 6

(2𝜋)9

∫︁∫︁∫︁∫︁
|𝑀 |2𝑓𝑝(𝐸1)𝑓𝑝(𝐸2)𝑓𝑛(𝐸1′)×

× (1− 𝑓𝑝(𝐸2′))(1− exp[(𝐸F𝑝 − 𝐸F𝑛)/𝑘𝑏𝑇 ])×

× 𝛿(𝐸1 + 𝐸2 − 𝐸1′ − 𝐸2′)𝑑k1𝑑k2𝑑k1′𝑑k2′ , (1)

де 𝑀 – матричний елемент оже-переходу; 𝐸F𝑛 i
𝐸F𝑝 – квазiрiвнi Фермi для електронiв i дiрок;
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𝑓𝑛(𝐸) i 𝑓𝑝(𝐸) – функцiї Фермi–Дiрака; iндекси 1,
2 та 1′ позначають стани дiрок i електрона до ре-
комбiнацiї; 2′ – стан дiрки пiсля рекомбiнацiї; 𝑉 –
об’єм матерiалу.

Матричний елемент оже-переходу 𝑀 є сумою
прямої (𝑀𝐷) i обмiнної (𝑀𝐸𝑥) складових матрич-
ного елемента екранованої кулонiвської взаємодiї:

𝑀D =
𝑒2

𝑉 𝜖0

∑︁
𝐺𝑈

1

𝜖(k1 − k1′ +G𝑈 )
×

× 1

|k1 − k1′ +G𝑈 |2 + 𝜆2
×

×
∑︁
𝐺1

𝐴*
𝑝(k1 +G1)𝐴𝑛(k1′ +G1 −G𝑈 )×

×
∑︁
𝐺2

𝐴*
𝑝(k2 +G2)𝐴𝑝(k2′ +G2 −G𝑈 )×

× 𝛿(k1 + k2 − k1′ − k2′), (2)

де 𝐴𝑛 i 𝐴𝑝 – коефiцiєнти розкладу хвильових фун-
кцiй електронiв i дiрок по базису плоских хвиль;
пiдсумовування виконується по векторах оберне-
ної ґратки G1, G2 та G𝑈 ; 𝜖(k1 − k1′ + G𝑈 ) – дi-
електрична функцiя; 𝜆2 = 𝑝𝑒2/𝜖0𝑘𝑏𝑇 – обернена
довжина екранування Дебая, яка для матерiалiв
𝑝-типу залежить вiд концентрацiї вiльних дiрок
𝑝. Обмiнна складова 𝑀𝐸𝑥 отримується з того са-
мого виразу шляхом перестановки кiнцевих ста-
нiв 1′ i 2′. В данiй роботi ми використовуємо мо-
дель статичної дiелектричної функцiї [14]. В бага-
тьох публiкацiях пiдсумовування по G𝑈 в рiвняннi
(2) опускають, залишаючи лише член з G𝑈 = 0.
Однак, така апроксимацiя для широкозонних ма-
терiалiв не завжди виправдана. Тому, ми провели
окреме дослiдження залежностi матричного еле-
мента вiд кiлькостi членiв суми по G𝑈 . Розрахунки
показали, що апроксимацiя G𝑈 = 0 не може бути
використана для нiтридiв, оскiльки призводить до
значної недооцiнки матричного елемента. Для до-
сягнення збiжностi в (2) необхiдно залишити пiд-
сумовування по не менше нiж 55 найменшими G𝑈

векторам оберненої ґратки.
Квазiрiвнi Фермi визначалися по заданiй темпе-

ратурi i концентрацiї вiльних носiїв заряду. Дель-
та функцiя в (1) виражає закон збереження енергiї
пiд час кожного оже-переходу. В наших розрахун-
ках дельта функцiя апроксимувалась кривою Гау-
са з досить малою шириною 0,001 еВ. Для чисель-
ного iнтегрування в рiвняннi (1), зона Брiллюена

Рис. 1. Зонна структура In0,25Ga0,75N сполуки, розрахо-
вана в моделi вiртуального кристала (a) та в моделi надко-
мiрки (b). Стрiлками показанi переходи носiїв заряду, що
вiдбуваються при оже-рекомбiнацiї в сполуках 𝑛-типу (𝑒𝑒ℎ)
та 𝑝-типу (ℎℎ𝑒)

розбивалася дискретною системою 𝑘-точок. Бага-
товимiрне iнтегрування проводилося за допомогою
методу Монте-Карло. Тестовi оцiнки показали, що
для забезпечення збiжностi процесу iнтегрування
в межах 10 % необхiдна сiтка 𝑘-точок з густиною
не менше нiж (51 × 51 × 51). Тому всi результати,
представленi нижче, були отриманi саме з цiєю сi-
ткою 𝑘-точок.

3. Обговорення результатiв

На рис. 1, a показана енергетична зонна структу-
ра сполуки In0,25Ga0,75N, розрахована в апрокси-
мацiї вiртуального кристала. Ця апроксимацiя не
враховує невпорядкований розподiл атомiв по кри-
сталiчнiй ґратцi, що має мiсце в реальних потрiй-
них сполуках. Розрахунок, проведений у моделi
надкомiрки, показує, що зниження трансляцiйної
перiодичностi внаслiдок атомної невпорядковано-
стi призводить до утворення додаткових енергети-
чних станiв як в зонi провiдностi, так i в вален-
тнiй зонi (рис. 1, b). В результатi, оже-переходи,
якi були забороненi в моделi вiртуального кри-
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Рис. 2. Залежнiсть коефiцiєнта оже-рекомбiнацiї для 𝑝-
InGaN (залитi символи) вiд ширини забороненої зони спо-
луки при 𝑇=300 К i 𝑛 = 1018 cм−3. Для порiвняння по-
казана також залежнiсть для 𝑛-InGaN (вiдкритi символи),
отримана нами в роботi [9]

стала, стають дозволеними в реальних сполуках.
Наприклад, оже-переходи, показанi стрiлками на
рис. 1, a, не можуть вiдбуватися як у випадку 𝑒𝑒ℎ
рекомбiнацiї (переважає в 𝑛-типi), так i у випад-
ку ℎℎ𝑒 рекомбiнацiї (переважає в 𝑝-типi), оскiльки
для них не iснує кiнцевого стану четвертого носiя
заряду, для якого одночасно будуть виконувати-
ся збереження сумарної енергiї (дельта-функцiя в
рiвняннi (1)) i квазiiмпульсу (дельта функцiя в рiв-
няннi (2)). В моделi надкомiрки, як видно з рис.
1, b, такий перехiд може вiдбуватися, тобто ймо-
вiрнiсть такого переходу не рiвна нулю. Подiбнi
переходи можна назвати непрямими переходами,
що генеруються невпорядкованостями сполук, за
аналогiєю з непрямими оже-переходами за участю
фононiв.

Ми провели розрахунок швидкостi оже-реком-
бiнацiї для моделi вiртуального кристала i моде-
лi надкомiрки. На рис. 2 продемонстровано зале-
жнiсть коефiцiєнта оже-рекомбiнацiї вiд ширини
забороненої зони (𝐸𝑔) In𝑥Ga1−𝑥N сполуки. Розра-
хунок проводився при температурi 𝑇 = 300 К i
концентрацiї носiїв заряду 𝑝 = 1018 cм−3. Вважаю-
чи, що надлишкова концентрацiя носiїв заряду на
багато бiльша за рiвноважну концентрацiю (𝑝 ≫
≫ 𝑝0, а також для 𝑝-типу 𝑝0 ≫ 𝑛0), оже-коефiцiєнт
визначався як 𝐶𝑝 = 𝑅/𝑝3. Крива з залитими три-
кутниками показує оже-коефiцiєнт, розрахований
у моделi вiртуального кристала. По сутi, це є зале-
жнiсть коефiцiєнта прямої оже-рекомбiнацiї (𝐶(0)

𝑝 )

вiд ширини забороненої зони сполуки. Крива з за-
литими квадратами показує розрахунок у моде-
лi надкомiрки, тобто являє оже-коефiцiєнт непря-
мої рекомбiнацiї (𝐶𝑝), що враховує також пере-
ходи, опосередкованi атомною невпорядкованiстю.
Як видно iз порiвняння цих кривих, коефiцiєн-
ти прямої i непрямої рекомбiнацiї мало вiдрiзняю-
ться мiж собою для вузькозонних сполук. Це є на-
слiдком того, що для таких сполук тiльки внутрi-
шньозоннi переходи є дозволеними, тобто мають
вiдмiнну вiд нуля ймовiрнiсть. Для широкозонних
сполук збереження енергiї i квазiiмпульсу реком-
бiнуючих носiїв заряду може виконуватись i для
мiжзонних переходiв. За рахунок великої кiлько-
стi валентних зон, що утворилися внаслiдок атом-
ної невпорядкованостi, число можливих мiжзон-
них переходiв в моделi надкомiрки стає дуже ве-
ликим, тому коефiцiєнт непрямої рекомбiнацiї зна-
чно переважає. Значення 𝐶𝑝 для InGaN сполук, що
вiдповiдають видимому спектру випромiнювання
(𝐸𝑔 = 2,6–3,3 еВ) лежать в межах 𝐶𝑝 = 1,0 ·10−30–
2,0 · 10−32 см6/с. Отриманi величини є дещо мен-
шими, нiж вiдомi з публiкацiй експериментальнi
коефiцiєнти оже-рекомбiнацiї (𝐶𝑝 = 2,0 · 10−31–
1,0 · 10−29 см6/с) [15]. Ми пов’язуємо таке розхо-
дження з непрямою оже-рекомбiнацiєю за участю
фононiв, що не була включена в наш розрахунок.
Для порiвняння на рис. 2 наведенi також данi роз-
рахунку коефiцiєнта оже-рекомбiнацiї в 𝑛-InGaN,
отриманi нами в роботi [9]. Як видно, ефект атом-
ної невпорядкованостi в нiтридах 𝑝-типу є порiвня-
но бiльшим, нiж у матерiалах 𝑛-типу. Це є прямим
результатом набагато бiльш складнiшої структури
валентних зон i, як наслiдок, бiльшої кiлькостi до-
зволених оже-переходiв для ℎℎ𝑒 типу рекомбiнацiї.

4. Висновки

Пiдсумовуючи, необхiдно сказати, що атомна не-
впорядкованiсть призводить до значного зростан-
ня швидкостi оже-рекомбiнацiї в широкозонних нi-
тридних сполуках 𝑝-типу. Отриманi значення кое-
фiцiєнтiв оже-рекомбiнацiї свiдчать про те, що цей
безвипромiнювальний процес необхiдно брати до
уваги при аналiзi причин падiння ефективностi
свiтловипромiнюючих приладiв на основi нiтри-
дiв. Подальшi дослiдження мають бути спрямова-
нi на визначення ролi непрямої оже-рекомбiнацiї
за участю фононiв у невпорядкованих нiтридних
сполуках.
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INFLUENCE OF ATOMIC
DISORDER ON THE AUGER
RECOMBINATION RATE IN 𝑝-InGaN ALLOYS

S u m m a r y

The influence of the atomic disorder on the Auger recombi-

nation rate in 𝑝-InGaN alloys has been studied. The disorder

was simulated using a 4 × 4 × 4 supercell in which In and Ga

atoms taken in a required stoichiometric ratio were randomly

distributed over the supercell sites. A comparison between the

Auger recombination rates calculated in the framework of the

supercell and virtual-crystal approximations showed that a

large number of allowed interband transitions induced by the

atomic disorder strongly increases the Auger recombination

rate in wide-band-gap 𝑝-InGaN alloys.
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